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(57) Abstract: The invention relates to a method and device for modifying the probability of deexcitation in relation to nuclear iso- 
mers, consisting in exciting samples containing nuclides having a metastable state with a half-life varying between one microsecond 
and 50 years. The excitation is achieved by means of a radioactive isotope which emits cascade gamma-rays or a collision between 
accelerated particles and a target caused by the Bremsstrahlung effect. According to quantum mechanics, the gamma-rays produced 
are entangled, and said entanglement is transferred to the nuclear isomers.As a result, each isomer of the radioactive product ob- 
tained has a half-life which can vary over time and which is initially higher than the theoretical half -life thereof. The inventive device 
comprises an entangled gamma source and a device for sequentially irradiating one or more samples over a period of time which is 
determined as a function of the half-life modification to be obtained. The method and device are particularly suitable for medical 
and chemical engineering applications. 
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(57) Abrege : Le precede et Tappareillage pour modifier la probability de desexcitation des nucleides isomeres consistent a exciter 
des echantillons contenant des nucleides qui possedent un etat metastable d'une demi-vie allant d'une microseconde a 50 ans. L'ex- 
citation est produite par un isotope radioactif qui emet des rayons gamma en cascade ou par la collision de particules accelerees avec 
une cible par effet Bremstrahlung. Selon la Mecanique Quantique, les rayons gamma produits sont intriques. Cette intrication est 

transferee aux nucleides isomeres. Chaque isomere du produit radioactif obtenu a alors une demi-vie variable dans le temps initia- 
lement plus elevee que sa demi-vie theorique. L'appareillage est constitue d'une source de gamma intriques et d'un dispositif pour 
irradier un ou plusieurs echantillons en sequence durant un temps determine en fonction de la modification de demi-vie a obtenir. 
Le procede et Tappareillage sont particulierement destines a des applications de genie chimique et medicales. 
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Procede et Appareillage pour Modifier la Probabiiite de 
Desexcitation des Nucleides isomdres. 

DESCRIPTION 

Domaine technique: 

La presente invention concerne un procede et un appareillage pour modifier la probabi- 
iite de desexcitation des nucleides isomeres. 

La probabiiite de desexcitation d'un corps radioactif est relive a la demi-vie, c'est ^ dire 
le temps necessaire a la desexcitation de la moiti^ des noyaux radioactifs. Cette 
probabiiite est donnee la formula : 

P = LN(2)a 

P, probabiiite de desexcitation par minutes ; 

LN, logarithme natural ; 

X, demi-vie en minutes. 
Par exemple, la demi-vie de Tindium 115"^ normal est de 268 minutes. La probabiiite de 
desexcitation d'un noyau par minutes est done de 0,00258 ce qui represente une 
chance sur 387 par minute. Par indium 115"^ normal, on designe Tisomere excite classi- 
quement et non comme stipule dans cette invention. 

II existe de nombreux nucleides qui possedent un etat metastable (isomeres) dont la 
demi-vie va, selon les isomeres, de une microseconde ou moins a 50 ans ou plus. Une 
liste des principaux isomeres est donnee dans le tableau 1 . Dans cette table sent listes 
le symbole, Tabondance de Tisotope, la demi-vie des noyaux et renergie de la radiation 
gamma emise lors de la desexcitation. L'indium 115 par exemple possede un etat me- 
tastable de 268 minutes (4,48 heures) de demi-vie comme le montre la figure 1. II re- 
tourne a son etat fondamentai stable par transition isomerique en emettant un 
rayonnement gamma de 336,2 keV. La transition isomerique, comme la conversion in- 
terne, ne donne pas lieu a un changement de numero atomique. Dans son etat normal, 
un isomere retourne a son etat fondamentai avec la demi-vie mentionnee dans le ta- 
bleau 1. Certains noyaux isomeres, comme Hafnium 178 ou Hafnium 179, emettent 
plusieurs gamma lors de leur retour a retat fondamentai. II existe egalement de nom- 
breux isotopes radioactifs avec un etat metastable qui peuvent etre utilises dans des 
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applications de rinvention. 

L'invention, dont la mise en oeuvre est d^crite dans la suite, exploite des proprietes an- 
ticipees par la Mecanique Quantique selon lesquelles deux ou plusieurs particules intri- 
quSes consen^ent une liaison quantique lorsqu'elles sont separees par une distance 
quelconque, liaison quantique qui est instantanee dans le meme rdf^rentiel. Selon ces 
proprietes, la desexcitation de Tune des particules provoquerait la d^sexcitation de 
Tautre ou des autres. Ces proprietes jusqu'a maintenant mises en oeuvre avec des par- 
ticules microscopiques, viennent d'etre mises en oeuvre avec des syst^mes macrosco- 
piques. 

Les references suivantes de la litterature sont citees ci-dessous : 

[1.] Einstein A., Podolsky B., Rosen N., Phys. Rev. 47, 777, (1935) 

[2.] Collins C.B., Proceedings of the First International Induced Gamma Emission 
Workshop IGE '97, edited by I.I. Popescu and C.A. Ur (IGE Foundation, Bu- 
charest, Romania, 1999), pp. 1-17.Ch. 

[3.] Silberhorn, etal. Physical Review Letters, 86, 19, pp. 4267-4270, 7 May 2001. 

[4.] Ikoro N.C., Johnson D.A.,and Antich P.P., Med. Phys. 14, 93, 1967. 

[5.] Natto S.S.A, Journal of Australian Physical & Engineering Sciences in 
Medecine, 26, 3, pp 78-82,2003. 

[6.] Bertlmann R. A., and Zeilinger A., (eds) ^Quantum [Unjspeakables, from Bell 
to Quantum Informations, Springer-Verlag Heidelberg, 2002. 

[7.] Julsgaard B., Kozhekin A., and Polzik E. S., «Experimental long-lived entan- 
glement of two macroscopic objects». Nature, 413, 400-403, (2001). 

Technique anterieure: 

Les corps radioactifs ont une demi-vie rigoureusement constante dans les limites des 
fluctuations statistiques. Hors le cas des isomeres irradies selon les mdthodes decrites 
dans la presente invention ou la stimulation avec des rayons X ou gamma sur des 
noyaux isomeres excites, ii est impossible de faire varier la demi-vie d'un isomere ra- 
dioactif. 

Expose de I'invention : 

Uinvention fait usage de rayons gamma intriques pour exciter un ou plusieurs nucleides 
isomdres, par exemple ceux listes dans le tableau 1 . Ces rayons gamma intriques pro- 
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viennent de reactions nucleaires telles que la desintegration du cobalt 60 ou du ph^no- 
mene de Bremsstrahlung dans les acc6l6rateurs de particules. L'intrication des rayons 
gamma produits est transferee aux nucl^ides isomdres. Les produits radioactifs obtenus 
ont alors une demi-vie variable due aux liaisons entre nucl^ides intrigues. 
5 II est connu des hommes de Tart que la desexcitation de Tisomere peut etre acceleree 
par irradiation X ou gamma (parfois appelee stimulation X ou gamma). Par centre, dans 
cette invention la demi-vie de I'isomere produit se modifie avec le temps sans 
rintervention d'une irradiation. De surcroTt, la demi-vie obtenue dans le cadre de 
Tinvention, varie dans le temps en etant plus courte au d6but de la vie de Tisom^re, et 

10 plus longue par la suite comme le montre la figure 5 dans Texemple de Tindium 1 1 5"^. 
Dans cette invention, les echantillons d'isomeres excites ne sent pas stimules. La varia- 
tion de la demi-vie rdsulte du precede d'intrication des noyaux atomiques. 
Cette invention resout un probldme technique en fournissant un corps radioactif avec 
une demi-vie variable sans stimulation et adaptable pour une application donn^e. En 

15 general le produit isomere excite obtenu par le precede est caracterise par une demi-vie 
initiate comprise entre 10% et 100% de la demi-vie th^orique selon le niveau et la na- 
ture de rintrication. 

La probabilite de desintegration ou de desexcitation d'un corps radioactif n'est pas mo- 
difi6e par un changement de son 6tat physique ou chimique. En consequence, les 
20 dchantillons excites avec les techniques ddcrites dans cette invention peuvent etre 
transformes par fusion, vaporisation, dissolution ou combinaison chimique apres irradia- 
tion sans modification de leurs propri^t^s nucleaires. 

Plusieurs isotopes peuvent exister naturellement ou etre incorpor6s artificiellement dans 
les echantillons. Ces Echantillons peuvent alors etre des alliages ou des melanges de 
25 plusieurs isotopes ayant un etat metastable. Dans ce cas, la demi-vie de cheque Iso- 
tope excite selon I'invention peut etre mesur^e simultandment avec un spectrographe 
gamma connu de I'homme de Tart. 

Le precede selon invention consiste a irradier, a Taide de rayons gamma intriques, un 
echantillon d'un element ou de plusieurs elements possedant un ou des etats metasta- 
30 bles d'une duree de demi-vie allant d'une microseconde a 50 ans. La source 
d'irradiation peut etre soit un isotope radioactif qui produit des rayons gamma intriques, 
soit un acceierateur de particules, telles que des electrons, des particules alpha ou des 
protons, qui par efFet de Bremstrahlung produisent des rayons gamma intriques. 
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Dans le cas de la source radioactive, les rayons gamma doivent etre emis en cascade 
par le memo noyau pour etre intriques, et I'^nergie des rayons gamma doit etre supe- 
rieure au seuil d'excitation de Tisomere choisi. Par exemple, une Emission en cascade 
est foumie par le cobalt 60, comma le montre la figure 2. Les rayons gamma intriques 
5 doivent avoir une energie suffisante pour provoquer une transition isom^rique inverse 
de risomdre inradid, c'est a dire faire passer le noyau de I'isomere de son 6tat fonda- 
mental a son etat metastable. Dans le cas de I'indium 115, par exemple, I'energie ne- 
cessaire est de 1080 keV, condition qui est remplie par les deux rayons gamma du 
cobalt 60. On voit sur la figure 2 que Tun des gamma a une energie de 1 173 keV avec 
10 99,90% chance de se produire, et Tautre 1 332 keV avec 99,98% chance de se manifes- 
ter. Une cascade se produit done, car les deux gamma sont emis a 0,713 picoseconde 
(1 0'^^ s) d'intervalle en moyenne. 

Dans le cas d'une irradiation par les rayons gamma de Bremstrahlung d'un acceldrateur 
de particules, par exemple d'electrons, Tenergie des gamma doit ci nouveau etre supe- 

15 rieure au seuil d'excitation de I'isomere choisi. 

Par exemple, un accel6rateur lindaire compact peut emettre un rayonnement gamma 
tres focalis^ avec un spectre d'energie gamma de 0 a 6 MeV. Ce spectre est reproduit 
sur la figure 3. L'energie de tous les Electrons avant de rencontrer la cible de tungstene 
est de 6 MeV. En consequence, chaque Electron emet en moyenne quatre gamma de 

20 1,5 MeV (1500 keV) comme le montre la figure 3 dans une tr§s rapide succession as- 
similable a une cascade. Les rayons gamma emis sont done intriques par deux, trois ou 
quatre. La cascade de gamma ainsi obtenue avec Taccelerateur lineaire compact est, 
comme le montre Texperience, plus efficace pour modifier la demi-vie que la source de 
cobalt 60. 

25 

Description sommaire des desslns et tableau : 

La figure 1 repr^sente les niveaux energetiques du noyau d'Indium 115 ions de son ex- 
citation a Tetat metastable. La demi-vie de cet etat est normalement de 4,486 heures, 
r^nergie du rayon gamma 6m\s est de 336,24 keV (« Table of Isotopes », CD-ROM, 8th 
30 edition. Version 1.0, Richard B. Firestone, Laurence Berkeley National Laboratory, Uni- 
versity of California). 

La figure 2 repr^sente la transition du noyau de Cobalt 60 vers le Nickel 60. La cascade 
qui a 99,9 chances de se produire emet deux rayons gamma intriques respectivement a 
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1173,237 keV et 1332,501 keV (« Table of Isotopes », CD-ROM, 8th edition. Version 
1.0, Richard B. Firestone, Laurence Berkeley National Laboratory, University of Califor- 
nia). 

La figure 3 represente les spectres d'energie des Electrons dans I'accelerateur et des 
rayons gamma 6mis par la cible. Uenergie maximale est de 1 ,5 MeV (Sameer S. A. 
Natto, Journal of Australian Physical & Engineering Sciences in Medecine, 26, 3, pp 78- 
82,2003). 

La figure 4 illustre un mode de mise en oeuvre de I'invention avec une source radioac- 
tive et une plurality d'dchantillons. 

La figure 5 represente une variation typique de la demi-vie d'un echantillon irradie selon 
I'invention avec une source radioactive. 

La figure 6 illustre un mode de mise en oeuvre de Tinvention avec un accelerateur de 
particules et une pluralite d'echantillons. 

La figure 7 represente une variation typique de la demi-vie d'un Echantillon irradie selon 
rinvention avec un accelerateur de particules. 

Le tableau 1 est une liste des principaux noyaux nucleaires ayant un etat metastable 
avec leur symbole, abondance, demi-vie et Emission de rayons gamma. 

Manieres de realiser I'invention : 

Des manieres de realiser rinvention sent decrites ci-dessous. Cependant il est precise 
que la prEsente invention peut §tre rEalisEe de differentes fagons. Ainsi, les details sp6- 
cifiques mentionnes ci-dessous ne doivent pas etre compris comme limitant la realisa- 
tion, mais plutdt comme une base descriptive pour supporter les revendications et pour 
apprendre a I'homme du metier Tusage de invention prEsente, dans pratiquement la to- 
talite des systdmes, structures ou manieres, dEtaillEs et appropriEs. 
Selon un mode particulier de rinvention, les echantillons d irradier sent places sur un 
plateau (3) qui presente echantillons (5) en succession devant un piston (7) qui les in- 
troduit en face d'une source radioactive (1 ) par Torifice (4) comme le montre la figure 4. 
La source est plac^e dans un 6pais blindage de plomb et d'acier (2). Un axe (6) 
connecte le plateau a un moteur (10) commande par une minuterie (11). Le temps 
d'irradiation est r6gl6 pour cheque echantillon a Taide d'une minuterie (9) qui actionne 
une vanne pneumatique (8) pour obtenir la reponse optimale d'activation. 
Dans le cas, par exemple, de Tindium 115, une irradiation de 20 heures avec une 
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source de 111000 GBq (3000 Ci) de cobalt 60 produit Tisomdre d'indium InllS"" avec 
une demi-vie initiale de 242 minutes au lieu de 268 qui est la demi-vie de Tisomere 
normal, soit une diminution de 10%. Cette diminution peut etre modifi6e en variant le 
temps d'irradiation. Contrairement a I'isomere normal, a partir de 1500 minutes de 
5 temps ecoule, la demi-vie d6passe la demi-vie normale soit 268 minutes pour atteindre 
360 minutes aprds 3000 minutes ecoul^es. L'echantillon reste done legerement ra- 
dloactif tr§s longtemps. La figure 5 montre schdmatiquement revolution de la deml-vie 
pour un echantillon d'indium irradie, In 115^, dans les conditions prec6dentes. 
Selon un autre mode de realisation de Tinvention, schematise sur la figure 6, les echan- 

10 tillons (14) sont places sur un plateau tournant (13). Ce plateau est supports par un axe 
(15) et connects a un moteur (16), lui-meme commande par une minuterie (17). Les 
echantillons sont pr^sentes en sequence devant le faisceau de rayons X d'un accel^ra- 
teur lineaire compact (12) par exemple. Un «fantdme» (18) rempll d'eau arrete les 
rayons gamma non absorbes. En general les accelerateurs ne peuvent pas fonctionner 

15 en permanence. Un certain nombre d'unites de temps d'irradiation, par exemple de 5 
minutes, est applique a chaque echantillon selon la demi-vie initiale desiree a Taide 
d'une minuterie (19). 

L'accelerateur emet un rayonnement focalisd, contrairement a la source de cobalt 60. 
De plus, avec les rayons gamma emis par la cible d'un acc6l6rateur, jusqu'd quatre 

20 gamma avec une energie suffisante pour activer des noyaux comme les noyaux 
dindium 115 sont produit en cascade. Ce rayonnement est done plus efFicace et un 
court temps d'irradiation est g6n6ralement sufTisant. La figure 7 represente revolution 
schematique de la demi-vie d'un echantillon d'indium 115 irradie a Taide d'un accel^ra- 
teur lindaire compact pendant 20 minutes. La demi-vie initiale est de 1 30 minutes com- 

25 par^e a 268 minutes pour In 115"^ normal, soit une diminution de 50%. A nouveau la 
demi-vie normale est atteinte apr§s 1500 minutes dcoul^es et croTt ensuite a 400 minu- 
tes quand le temps attetnt 3000 minutes ^coulees. 

Les appareillages d^crits precedemment sont des exemples de realisation. D'autres 
moyens pour presenter les echantillons a I'irradiation peuvent etre employes sans sortir 
30 du cadre de I'invention. 

Les echantillons d irradier sont des solides en feuille ou en poudre, des liquides ou des 
gaz (cas du X^non par exemple) qui contiennent des proportions d'un ou de plusieurs 
Isotopes du tableau 1 et / ou des Isotopes radioactifs ayant un ^tat metastable. Les 
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echantillons peuvent etre aussi des alliages, des melanges ou des composes chimiques 
incorporant des proportions dun ou de plusieurs isotopes du tableau 1 et / ou des iso- 
topes radioactifs ayant un etat metastable. Les Echantillons peuvent egalement etre 
transform^s physiquement ou chimiquement apres irradiation. Par exemple un Echantil- 
lon sous forme de poudre ou de gaz peut etre incorpore dans des molecules porteuses 
injectables. 

Les mesures de demi-vie peuvent etre effectuees avec les instruments classiques de 
Thomme de Tart. Les spectroscopes gamma utilises presentement contiennent des mil- 
liers de canaux pour mesurer simultanEment la reponse de centalnes d'isotopes ra- 
dioactifs ou excites. 

Un instrument courant est le detecteur a cristaux de germanium fonctionnant a basse 
temperature. Afin de minimiser les effets des rayons cosmiques, du radon et des parasi- 
tes ambiants, les Echantillons peuvent dtre places dans un containeur avec des parois 
de cuivre, plomb et acier. Un analyseur multi-canal se cale sur la ou les radiations ca- 
ractEristiques du ou des isomeres choisis. Par exemple, dans le cas de Tindium 115"^, 
les rayons gamma sont comptes dans la raie 336 keV ; dans le cas de Hafnium 179, de 
25 jours de demi-vie, de nombreuses raies sont dEtectables dont les principales sont 
453, 409, 362, 315, 268 et 122 keV. Ces raies sont emises en cascade a des picose- 
condes d'intervalie et sont facilement detectees par les spectrographes d cristaux de 
germanium. II est egalement possible que les progres de la technique permettent de 
mesurer les raies sans un containeur special. 

PossibilitEs d'applications industrielles : 

Differentes applications industrielles ou medicales sont possibles. Une reaction chimi- 
que par exemple peut demander une dose forte de rayonnement au debut (supErieure d 
la dose de rayonnement des memes isotopes isomdres non intriquEs) qui est suivie par 
une dose plus faible et durant longtemps. II en est de mdme pour un traitement mEdical 
qui demande une evolution des doses dans le temps. Uutilisation de plusieurs isotopes 
dans le meme echantillon est utilisee pour avoir simultanement des rayons gamma de 
difTerentes Energies lors de la desexcitation des isotopes isomEres excitEs. 
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rn: minutes, h: heures, j: jours, a: annees. 
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REVENDICATiONS 

1) Proc^de pour modifier la probabilite de d6sexcitation, done la demi-vie, des nucleides 
Isomdres, dans lequel: 

- on prepare un 6chantlllon contenant au moins un nucleide isomere ayant un etat 
metastable par irradiation au moyen, soit d'une source de rayons gamma emis 

5 en cascade, soit d'un g^nerateur de rayons gamma provenant du Bremstrahlung 

de particules accdierees, avec une ^nergie sup6rieure au seull d'excltation dudit 
nucleide isomere pour exciter ledit nucleide isomere a son etat metastable, 

caracterise: 

^ en ce que la demi-vie initiale d'au moins un nucleide isomere excite de 
10 I'echantilion prepare precedemment est inf^rieure a la demi-vie theorique dudit 

nucleide, et en ce que cette demi-vie initiale varie avec le temps et la puissance 
de la source d'irradiation, 

- en ce que Ton utilise le rayonnement gamma de demi-vie instantanee variable 
d'au moins un nucleide isomere excite, au cours de sa desexcitation naturelle, et 

15 en ce que ia valeur de la demi-vie varie de la valeur de la demi-vie initiale d la 

valeur de la demi-vie theorique dudit nucleide, puis augmente au dela de cette 
valeur de ladite demi-vie theorique. 

2) Precede selon la revendieation 1 caracterise en ce que Ton utilise des eehantillons 
contenant au moins un nucleide isomere ayant un 6tat metastable, par exemple: Nio- 

20 bium (93Nb41m), Cadmium (1 1 1Cd48m), Cadmium (1 13Cd48m), C6sium (135Ce55m), 
Indium (11 5ln49m), Etain (117Sn50m), Etain (119Sn50m), Tellure (125Te52m), Xe- 
non (129Xe54m), xenon (131 Xe54m), Hafnium (178Hf72m), Hafnium (179Hf72m), Iri- 
dium (193lr77m), Platine (195R78m), etdes isotopes radioactifs. 

3) Procede selon Tune des revendications 1 ou 2 caracterise en ce que Ton utilise des 
2 5 eehantillons contenant plusieurs nucieides isomeres excites dont la reponse gamma de 

chacun d'eux est mesuree simultanement, 

4) Precede selon Tune quelconque des revendications 1 , 2 ou 3 caracterise en ce que 
Ton utilise des eehantillons contenant au moins un nucleide isomere excite dont la re- 
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ponse gamma est composee d'une plurality de raies mesurdes simultan6ment. 

5) Procede selon Tune quelconque des revendications 1 , 2, 3 ou 4 caracterise en ce 
que la valeur initiale mesurde de ia demi-vie initiale d'au moins un nucl^ide isomere ex- 
cite est comprise entre 10% et 100% de la valeur thdorique. 

6) Procddd selon Tune quelconque des revendications 1 , 2, 3, 4 ou 5 caractdrisd en ce 
que Ton utilise des dchantillons sous differentes formes physiques ou sous difF6rentes 
formes chimiques. 

7) Procede selon I'une quelconque des revendications 1, 2, 3, 4, 5 ou 6 caractdrisds en 
ce que Ton utilise un dchantillon sous la forme d'une solution. 

8) Proc6d6 selon Tune quelconque des revendications 1,2.3, 4, 5, 6 ou 7 caracterise 
en ce que Ton utilise un echantillon ayant subi une transformation physique ou une 
transformation chimique apres irradiation. 

9) Dispositif de mise en ceuvre du proc6dd selon Tune quelconque des revendications 1 
a 8 caractdrisd en ce qu'il comprend : 

- un appareillage d'excitation irradiant un echantillon contenant au moins un nu- 
cl6ide isomdre ayant un etat metastable au moyen soit d'une source de rayons 
gamma 6mis en cascade, soit d'un generateur de rayons gamma provenant du 
Bremstrahiung de particules acc6l6r6es, avec une energie sup^rieure au seuil 
d'excitation dudit nucl^ide isomere pour Texciter a son 6tat metastable, 

* un appareillage contrdlant la duree d'irradiation de cheque echantillon en fono- 
tion de la demi-vie initiale requise. 

10) Utilisation du procede selon I'une quelconque des revendications 1 a 8 pour fournir 
une faible dose de rayonnement pendant longtemps a partir d'une forte dose initiale de 
rayonnement. 
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